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Zusammenfassung
Der Zerfall der Plutoniumisotope 232 bis 235 wurde durch
y- und a-Spektroskopie untersuc-ht ~ Bei den vorwiegend durch
Elektroneneinfang zerfallenden Isotopen Pu-233 und Pu-235
wurden 27 bzw. 15 Gammalinien gefunden und Zerfallsschemata
vorgeschlagen. Bei den Isotopen Pu-232 und Pu-234 wurde der
a-Zerfall untersucht und dabei die Halbwertszeiten und die
Energien der a-Strahlung bestimmt.
Abstract
The decay of the plutonium isotopes, 232 to 235, were analysed
by y- and a-spectroscöpy. For the isotopes predominantly
decaying by electron capture viz., Pu-233 and Pu-235, 27 and
15 y-lines were detected respectivly and decay schemes were
proposed. The half lifes and the energies of a-radiation
from Pu-232 and Pu-234 were determined.
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1. Einleitung
In den vergangenen Jahren wurden eine Reihe von Untersuchungen
an Transuranisotopen mit dem Ziel durchgeführt, die Systematik
der Zerfallseigenschaften und der Anregungszustände für diese
schweren Kernarten zu ermitteln. Dabei ergaben sich elnlge
interessante Ergebnisse (1),(2),(3). Bei diesen Zusammen-
stellungen konnten protonenüberschüssige Plutoniumisotope kaum
berücksichtigt werden, da nicht genügend experimentelle Daten
vorhanden waren. Diese Arbeit wurde deshalb mit dem Ziel unter-
nommen, den Zerfall der Plutoniumisotope Pu-232, Pu-233, Pu-234
und Pu-235 eingehender zu untersuchen.
Im Jahre 1951 berichtete Orth (4) über die Entdeckung des
Pu-232 mit einer Halbwertszeit von 36 mine Thomas, Vandenbosch
et ale (5) beschrieben 1957 das Plutoniumisotop Pu-233 mit
20 min Halbwertszeit. Außer den Halbwertszeiten und den Alpha-
Zerfallsenergien wurden in beiden Arbeiten keine weiteren Zer-
fallsdaten veröffentlicht. Serther sind keine Arbeiten über
die beiden Plutoniumisotope erschienen.
In den letzten zwölf Jahren gab es auch keine Veröffentlichung
über das 1949 erstmals beschriebene Pu-234. Die Daten einiger
Arbeiten über dieses 9-Stunden-Isotop sind in Nuclear Data
Sheets (9) zusammengefaßt.
Das Pu-235 mit einer Halbwertszeit von 26 min ist bisher am
besten untersucht. Zuerst wurde es 1951 von Orth (4) beschrie-
ben. Weitere Daten wurden 1971 von Gorman und Asaro (6) und
Keller (7),(8) veröffentlicht, die zwei bzw. fünf Gammalinien
entdeckten und in ein einfaches Zerfallsschema einordneten.
Die gewünschten Plutoniumisotope wurden durch Bestrahlungen am
Karlsruher Isochron-Zyklotron erzeugt und vor der Untersuchung
chemisch von den Fremdaktivitäten abgetrennt.
Bei allen Isotopen wurden die Energien der Gamma- bzw. Alpha-
Strahlung und deren Intensitäten bestimmt und soweit möglich
Zerfallsschemata vorgeschlagen. In allen Fällen brachten die
Untersuchungen verbesserte Werte der Halbwertszeiten.
Zum Druck eingereicht am 26.7.1972
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2. Experimenteller Teil
2.1 Auswahl der Bestrahlungsbedingungen
Am Karlsruher Isochron-Zyklotron stehen als Projektile u.a.
Alpha-Teilchen und Deuteronen zur Verfügung. Zur Herstellung
der gewünschten neutronenarmen Plutoniumisotope können demzu-
folge z.B. (d,xn)- oder (a,xn)-Reaktionen benutzt werden. Wie
ein Ausschnitt aus der Nuklidkarte (10) in Abb. 1 zeigt, kommen
als Targetmaterialien U-233, U-235 und Np-237 in Frage.
Abb. 1: Ausschnitt aus der Nuklidkarte (10)
Der überwiegende Teil der Reaktionsprodukte bei Bestrahlungen
der Transurane mit geladenen Teilchen wird durch Kernspaltung
erzeugt. Damit von den übrigen möglichen Reaktionen ein mög-
lichst großer Anteil zu den gewünschten Plutoniumisotopen
führt, sollte man das Targetmaterial so wählen, daß der
Compoundkern eine möglichst niedrige Anregungsenergie hat.
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Das auf Grund dieser Forderung als Targetmaterial gewählte
U-233 führt durch (a,2n)-, (a,3n)-, (a,4n)- und (a,5n)-Reak-
tionen zu den gewünschten Plutoniumisotopen Pu-235, Pu-234,
Pu-233 und Pu-232.
Um die optimalen Projektilenergien bestimmen zu können, müssen
die Anregungsfunktionen bekannt sein. Für die (a,2n)- und (a,3n)-
Reaktionen mit U~233 liegen experimentelle Daten vor (11). Die
Kurven sind in Abb. 2 eingetragen.
Für die (a,4n)- und (a,5n)-Reaktionen gibt es keine experimen-
tellen Daten. Im Falle der (a,4n)-Reaktion konnte die Anregungs-
funktion dadurch abgeschätzt werden, daß die bekannten (a,4n)-
Kurven für die Targetkerne U-234 bis U-238 (11) extrapoliert
wurden, wie in Abb. 3 gezeigt wird.
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Die Anregungsfunktion für die (a,5n)-Reaktion wurde durch
Extrapolation der Werte der (a,2n)-, (a,3n)- und (a,4n)-Reak-
tionen gewonnen.
In Abb. 2 sind die experimentellen und extrapolierten Anre-
gungsfunktionen zusammengestellt. Die Projektilenergie sollte
jeweils 2 bis 3 MeV über der Energie des maximalen Wirkung~-
werden. Die sich daraus ergebenden optimalen Werte der Projek-
tilenergien sind in Tabelle 1 zusammengestellt.
Tabelle 1: Optimale a-Projektilenergien für das Target-
material U-233
Reaktion
a,2n
a,3n
a,4n
a,5n
optimale Projektilenergie
~o MeV
37 MeV
47 MeV
58 MeV
Mit Hilfe der Anregungsfunktionen läßt sich die zu erwartende
Aktivität unter gegebenen Bestrahlungsbedingungen berechnen.
Die dabei für die (a,2n)- bzw. (a,3n)-Reaktion erhaltenen Werte
sollten eine Genauigkeit von 20 - 30 %aufweisen~ während der
Wert für die (a,5n)-Reaktion eine erheblich größere Unsicher-
heit besitzt, da die Anregungsfunktion durch zweimalige Extra-
polation erhalten wurde. Jedoch stimmte die berechnete Aktivi-
tät der verschiedenen Plutoniumisotope in allen Fällen be-
friedigend mit den experimentellen Werten überein.
2.2 Bestrahlungen
Es wurden jeweils 40 mg U02 (mit angereichertem U-233, siehe
Tabelle 2) zu einer Tablette von 3x6 mm gepreßt und in eine
20 ~m starke Aluminiumfolie eingepackt. Dieses Target wurde
in einem speziell für das Karlsruher Isochron-Zyklotron ent-
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Tabelle 2: Zusammensetzung des Targetmaterials
Isotop
U-233
U-234
U-235
U-238
Isotopenhäufigkeit in %
99,687
0,250
0,013
0,050
wickelten Targethalter (12) eingespannt. In dieser in Abb. 4
gezeigten Anordnung wird das Target während der Bestrahlung
vom Kühlwasser umspült, so daß mit Teilchenströmen bis zu 20 ~A
im Innenstrahl des Zyklotrons bestrahlt werden konnte. Die Be-
strahlungsdauer betrug 20 - 40 min.
..
Vakuumabschlusshaube aus Kupfer
/
Kühlwasser
Strahl
Abb. 4: Vereinfachte schematische Darstellung des Wasser-
targets
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Dem Vorteil der hohen Strahlstromstärke in diesem Targetkopf
steht der Nachteil gegenüber, daß die Teilchen .zunächs t eine
Kupferschicht (0,2 mm) und eine Wasserschicht (1,5 mm) durch-
dringen. Das bedeutet einen Energieverlust der Projektile
und eine Energieaufspreizung.Ein zweiter und viel gewichti-
gerer Nachteil ist, daß sich während der ersten Minuten der
Bestrahlung durch thermische Ausdehnung die Kupferhülle ver-
formt, und damit die definierte Dicke der absorbierenden
Wasserstrecke verändert wird. Nach Erreichen des thermischen
Gleichgewichtes bleibt die auf das Target auftreffende Energie
konstant. Diese nichtreproduzierbaren Veränderungen führen zu
unvorhersehbaren Verschiebungen der Projektilenergie.
Um die tatsächliche Energie während der Bestrahlung zu er-
mitteln, mußte eine Monitorfolie mitbestrahlt werden. Anfäng-
liche Versuche mit Aluminium verliefen sehr unbefriedigend.
Gute Ergebnisse brachte eine vor das Target gespannte 5 ~m
starke Goldfolie. Aus dem V~rhältnis der Aktivität der verschie-
denen Au(a,xn)-Reaktionsprodukte wurde mit Hilfe der gut be-
kannten Anregungsfunktionen (13),(14) die tatsächliche Bestrah-
lungsenergie bestimmt. Auf diese Weise konnte die Energie des
eingefallenen Strahles auf ~ 1 MeV ermittelt werden.
Durch die genaue Kenntnis der Energie konnte eine eindeutige
Zuordnung der Gammalinien zu den verschiedenen Plutoniumiso-
topen getroffen werden.
2.3 Chemische Trennung
Bei der Bestrahlung von U-233 mit a-Teilchen entstehen in der
Hauptsache Spaltprodukte. Daneben werden außer den gewünschten
Plutonium-Aktivitäten über (a,pxn)- und (a,axn)-Reaktionen
auch Isotope der Elemente Neptunium und Uran sowie deren
Tochteraktivitäten gebildet. Aus dem Sauerstoff des Ura~oxides
entsteht vorwiegend durch folgende Reaktionen eine starke
F-18-Aktivität:
+
0-16(a,2n)Ne-18 ä F-18
und 0-16(a,pn)F-18
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Weitere Fremdaktivitäten werden in der das Target umhüllenden
Aluminiumfolie erzeugt.
Die chemische Trennung soll die gewünschte Plutonium-Aktivität
möglichst so gut separieren, daß die übrigen Produkte beim
Spektroskopieren nicht mehr stören. Die dazu notwendige che-
mische Prozedur wurde unter Verwendung bekannter Trennverfahren
(15),(16),(17), die noch modifiziert und verbessert wurden, zu-
sammengestellt, um den Forderungen nach kurzer Trennzeit und
großem Dekontaminationsfaktor gerecht zu werden.
Durch die Flüssig-Flüssig-Extraktion mit Hilfe von 2-Thenoyltri-
fluoraceton (TTA) können Neptunium und Plutonium von anderen
Fremdaktivitäten getrennt werden. TTA bildet mit Metallionen
Chelatverbindungen, die in nich~polaren Lösungsmitteln löslich
sind. Der Verteilungskoeffizient dieser Chelatverbindungen ist
stark pH-abhängig. In stark salpetersaurer Lösung werden z.B.
vorwiegend Pa und Zr extrahiert, während Neptunium und Pluto-
t
nium in der wässrigen Phase zurückbleiben.
Zur Trennung von Np und Pu aus der Lösung werden beide in den
vierwertigen Zustand überführt und dann gemeinsam mit TTA
aus 1 m salpetersaurer Lösung extrahiert. Um das Np~Pu=Gemisch
zu trennen, wird das Plutonium zum dreiwertigen Zustand redu-
ziert, der nicht extrahierbar ist und Neptunium (IV) mit TTA
extrahiert.
Das bestrahlte U02 wird mit der Aluminium-Umhüllung in ~ ml
HN03 (8 m) und 0,5 ml HCl (10 m) unter Erwärmung aufgelöst.
Die Lösung wird mit 5 ml TTA (0,5 m in Xylol) geschüttelt und
die wässrige Phase über mit Wasser befeuchtetes Filterpapier
in einen Schütteltrichter gegeben und ein zweites Mal mit TTA
extrahiert. Diese Konzentration der Lösung von TTA (0,5 m in
Xylol) wurde auch bei späteren Extraktionen benutzt.
Das in der wässrigen Phase verbleibende Plutonium und Nepturiium
werden zusammen mit dem Aluminium mit NH40H als Hydroxide
ausgefällt. Anschließend wird zentrifugiert und dekantiert.
Der Niederschlag wird in 1 ml HN03 (6 m) gelöst und zur Zer-
störung von Plutonium-Polymeren erhitzt. Zur Reduktion zum
dreiwertigen Plutonium wird mit 1 ml Hydroxylaminhydrochlorid
(1 m) und 2,5 ml Wasser erhitzt. Danach wird die Lösung in
einen gekühlten Scheidetrichter gegeben und zur Oxidation mit
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2,5 ml NaN02 (1 m) versetzt.Vierwertiges Plutonium und vier-
wertiges Neptunium werden mit 5 ml TTA extrahiert. Die orga-
nische Phase wird über ein mit Xylol befeuchtetes Filter in
einen neuen Scheidetrichter gegeben. Anschließend werden die
Transurane mit 5 ml HN03 (10 m) zurückextrahiert.
Nach Zusatz von Lanthan-Träger zur wässrigen Phase, in der
sich Np und Pu befinden, werden d-ie Hydroxid-e erneut mit
NH40H gefällt. Dieser Reduktions-Oxidationszyklus und die ge-
meinsame Extraktion der Actiniden werden wiederholt, um die
Spaltprodukte quantitativ zu entfernen. Der Niederschlag wird
mit 1 ml HN03 (10 m) unter Erwärmung gelBste Danach wird Nep-
tunium in den vierwertigen und Plutonium in den dreiwertigen
Zustand übergeführt. Dies geschieht durch Zugabe einer LBsung
von 2 ml Hydroxylaminhydrochlorid (5 m), 1 ml Lösung FeC12
(2 m) und 6 ml H20. Dann wird zweimal mit je 6ml TTA extra-
hiert, wobei Pu (111) in der wässrigen Phase zurückbleibt.
Die Hydroxide werden wieder iausgefällt,und nach Zusatz von
Flußsäure wird Fluor mit Schwefelsäure abgeraucht. Der Rück-
stand wird in ca. 4 ml HN03 aufgenommen und in einem kleinen
Plastikfläschchen zur Messung gebracht. Die Dauer des ge=
samten Trennverfahrens betrug etwa 45 mine
Zur Messung der niederenergetischen Gammastrahlung mußten - be-
dingt durch die Geometrie des Siliziumdetektors - feste Präpa-
rate benutzt werden. Deshalb wurde durch Zugabe von NH40H
das Plutonium am Eisenhydroxyd mitgefällt und mit Hilfe einer
Hahn'schen Nutsche abfiltriert. Das Filterpapier mit dem etwa
1-2 mm dicken Präparat wurde auf einem flachen Präparathalter
befestigt,mü einer dünnen Folie abgedeckt und zur Messung ge-
bracht.
Die Herstellung des a-Präparates erfolgte durch Elektrode-
position. Nach dem zweiten Reduktions-Oxidationszyklus ~urde
mit 2 mi HCI (10 m) rückextrahiert. Zu der wässrigen Phase
wurden dann 5 ml NHhCI (4 m) hinzu~efü~t und mit ca. 1.6 ml
~ .. - - -
NH40H auf pH 4,4 eingestellt. Auf ein als Kathode dienendes
Platinblech wurde das Plutonium in einer Elektrolysierzelle
abgeschieden. Die Stromdichte betrug etwa 1 A/cm2 bei ca.
6 V. Nach ungefähr 15 min wurde die Abscheidung abgebrochen.
Es wurde ermittelt, daß nach dieser Zeit etwa 65 - 70 % abge-
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schieden sind (Abb. 5). Um organische Reste zu entfernen,
wurde das Präparat über einer Flamme geglüht und in den für die
Messung notwendigen Halter eingespannt und gemessen.
Nach dem zweiten Reduktions-Oxidationszyklus sind in der Lösung
neben den Plutonium-Isotopen auch die Neptunium-Isotope ent-
halten. Wegen der Zeitersparnis wurde diese Lösung zur Elek-
trodeposition verwendet. Das bedeutet also, daß das Neptunium
mit abgeschieden wird und neben dem Plutonium in den Meßprä-
paraten zu finden ist.
100 [ ]
90 ~ Abscheidung [%] ~80
70 ~ ~I I
60 I I[ ~50
40
30
20 ~ ~10
o I I
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t emin] 19@
Abb. 5: Die zeitliche Abhängigkeit der Abscheidung bei der
Elektrodeposition (34)
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2.4 Meßanordnung
Die Meßanordnung zur Aufnahme der Gamma-Spektren ist in Abb. 6
schematisch dargestellt.
Pulsgenerator Stabilisator
11
-
Detektor
-
Vorverstärker f------ .--- Vielkanal-Hauptverstarker analysator
" 1
Magnetband-
ausgabeeinheit
Abb. 6: Die Meßanordnung zur Aufnahme der Gamma-Spektren
Für den lithiumgedrifteten Germaniumdetektor werden von der
Lieferfirma Canberra folgende Daten angegeben:
Effektives Volumen:
Ansprechwahrscheinlichkeit:
Peak zum Comptonverhältnis:
Auflösung:
Sperrschicht spannung:
Leckstrom:
Eigenkapazität:
27 cm3
3,8 % bei 1,33 MeV, bezogen auf
einen 3"x3" NaJ (Tl) Kristall
17:1 bei 1,33 MeV
2,8 keV (FWHM) bei 1,33 MeV
2 kV
0,45 nA
15 pF
Der Kristall ist auf einern der in e i.nen
mit flüssigem Stickstoff gefüllten Kryostaten eintaucht .
. Direkt an der Detektoreinheitist ein ladungsempfindlicher,
rauscharmer Vorverstärker angebracht. Die Impulse werden mit
Pulsformung in einem Spektroskopieverstärker weiterverstärkt.
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Zur Impulshöhenanalyse diente ein 50 MHz Analog-Digital-Converter
(ADe) und ein Digital-Processor mit 4096 Kanälen der Firma
Geoscience. Die Ausgabe erfolgt mit einer Ausgaberate von ca.
500 Kanälen pro Sekunde auf Magnetband. Mit Hilfe eines digita-
len Stabilisators und eines Präzisionspulsgebers wird die Meß-
anordnung gegenVerstärkungsänderungen stabilisiert. Die Auf-
lösung der gesamten Anordnung beträgt 3,2 keV (FWHM) bei
1,33 MeV.
Zur Messung niederenergetischer y-Linien wurde ein lithiumge-
drifteter Siliziumdetektor mit einem rauscharmen Vorverstärker
(18) benutzt. Nach dem Passieren des Verstärkers wurden die
Impulse in einem 512-Kanal-Analysator der Fa. Nuclear Data
analysiert. Die Ausgabe erfolgte über Lochstreifen.
Die a-Spektren wurden mit einem Oberflächensperrschichtzähler
BPY54-350/A der Firma Valvo aufgenommen, dem der Vorverstärker
118 A der Fa. Ortec nachgeschaltet war. Die weitere Verstärkung
und Analyse der Impulse erfolgt~ in den eingangs besrhriebenen
Einheiten.
2.5 Auswertung
Die Auswertung der aufgenommenen Spektren erfolgte an der IBM
360/85 Rechenanlage des Kernforschungszentrums Karlsruhe. Es
wurden die Programme RAINER, HUNTER, ENERGIE, ROFAB, MARTIN,
MORA und BRITTA benutzt.
Zunächst wurden die gemessenen Spektren mit Hilfe des Programms
RAINER (19) gezeichnet.
Das Programm FABRICIUS (20), das ursprünglich für die IBM 7074
geschrieben wurde, mußte für den Gebrauch an der IBM 360/85
umgeschrieben werden. Gleichzeitig wurde es modifiziert und ver-
bessert, um den speziellen Wünschen für die Auswertung der Spek-
tren besser gerecht zu werden. Dieses Programm steht nunmehr
unter dem Namen HUNTER auf der Programmbibliothek. Es ermittelt
Kanallagen,Halbwertsbreiten, Höhen und Intensitäten aller Peaks
und Doppelpeaks, wobei der Untergrund berücksichtigt wird. Weiter-
hin werden die Fehler aller Größen berechnet.
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Das neuerstellte Programm ENERGIE ordnet mit Hilfe der Ergeb-
nisse einiger Eichpeaks allen gewünschten Kanallagen die Ener-
gie zu.
ROFAB (21) ordnet die mit dem Programm HUNTER ermittelten
Gammalinien zurWeiterverarbeitung mit MARTIN (22), das seiner-
seits aus dem Abfall der Intensität der ermittelten Linien
die Halbwertszeit iind Intensitlft zumBestrahTungsendeermTttelt.
MORA ist eine für die IBM 360/85 umgeschriebene Version von
RADAR IV (23). Es unterscheidet sich von dem Originalprogramm
durch eine vereinfachte und modifizierte Eingabe. Dieses Pro-
gramm ermittelt aus der Abnahme der Intensitäten eines Peaks
Halbwertszeit und Intensität zu einer Bezugszeit, wobei mehrere
Komponenten getrennt werden können. Besonders zur Analyse der
meist komplexen Röntgenlinien ist dieses Programm geeignet.
Es werden weiterhin Fehler und Fehlerverteilung berechnet.
Das Programm BRITTA (24) dient der Analyse von nicht oder
I
schlecht aufgelösten Mehrfachpeaks.
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3. Ergebnisse und Diskussion
3.1 Plutonium 235
Die Halbwertszeit wurde aus mehreren Versuchen, sowohl aus dem
Abfall der K-Röntgenlinien als auch aus dem Abfall der zwei
intensivsten Gammalinien ermittelt. DIe Ergebnisse der Computer-
analyse ergaben eine Halbwertszeit von 25,6 ~ 0,1 min (Abb.7).
T1I2 =25,6 min
o
Untergrund
T1I2 =4200 min
o Pu-234
T1/2=525min
o 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200
t emin ] ~1041
Abb. 7: Abfall der K-Röntgenlinien
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Abb. 8 zeigt ein unmittelbar nach der chemischen Trennung mit
dem Ge-Li-Detektoraufgenommenes Gamma-Spektrum. In Abb. 9 ist
ein Spektrum mit dem Bereich von den L-Röntgenlinien bis zu den
K-Röntgenlinien dargestellt. Dieser Energiebereich wurde mit
dem Si-Li-Detektor gemessen.
Die Auswertung der Gamma-Spektren ergab die in Tabelle 3 zusammen-
gestellten 15 Gammalinien. Außerdem sind die von anderen Autoren
pUblizierten Daten zum Vergleich angegeben.
Die bei Keller (8) aufgeführten Gammalinien von 235,8 keV und
535,OkeV sind dem Zerfall des Isotops Plutonium-233 zuzuordnen.
Die ursprüngliche Zuordnung zum Pu-235 ist mit großer Wahrschein-
lichkeit auf die Schwierigkeit der Energiebestimmung bei Ver-
wendung von Wassertargets f~r die Bestrahlung (siehe 2.2) zu-
rückzuführen.
Bei der Bestimmung der Intensität der 49,3 keV-Linie tritt
zwischen den Ergebnissen vo~ Keller und dieser Arbeit eine
große Diskrepanz auf. Eine Erklärung ist darin zu suchen, daß
die Bestimmung der Ansprechwahrscheinlichkeit des Ge-Li-Detek-
tors in diesem Energiebereich Schwierigkeiten bereitet. Durch
Verwendung' des Si~Li-Detektors konnten diese Schwierigkeiten
umgangen werden, sb daß der in dieser Arbeit gefundene Wert
eine erheblich höhere Genauigkeit hat.
Auf der Grundlage der vorliegenden Untersuchungen und der Syste-
matik der Zerfallseigenschaften der Nachbarkerne wurde versucht,
ein Zerfallsschema für den Elektroneneinfang von Pu-235 aufzu-
stellen. Das Ergebnis ist in Abb. 10 dargestellt. In das Schema
konnten alle Linien mit Ausnahme der 940,3 keV-Linie eingeordnet
werden. Die Begründung und Diskussion des Schemas wird im folgen-
den gegeben.
Die Energieniveaus von Np-235 sollten denen von Np-237 und
Np-239 ähnlich sein. Wie bei diesen schwereren Isotopen ist auch
für Np-235 ein 5/2+ [642J Niveau als Grundzustandsband zu er-
warten (6).
Der erste angeregte Zustand in den beiden Nachbarkernen Np-237
und Np-239 liegt bei ca. 32 keV und zerfällt überwiegend durch
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Abb.8: Gamma-Spektrum von Pu-235 unmittelbar nach der chemischen Trennung
(Pu-235 schwarz, sonstige Peaks Np-234 und Untergrund)
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Abb. 10: Zerfallsschema des Pu-235
Tabelle 3: Kernzerfallsdaten von Pu-235
-
- -
...
.....-
- -
diese Arbeit Keller (8) Gorman und Asaro (6)
-
Halbwertszeit 25,6 ± 0,1 min 25,9 :!: 0,1 min 24,3 :!: 0,1 min
-
Ener-gde Intensität Energie Intensität Energie Intensität
Energien der 34,.3 ,± 0,3 2,71 ± 0,5 34,1 ± 0,1 3,3 ± 0,5
Y'-Linien in keV 49,.3 ± 0,3 27,7 ± 0,7 48,,8 65 49,O± 0,1 26,7 ± 0,7
und Intensität 235,,8 1,3
pro 1000 K- 535,0 ~, ," 1,3
Röntgenquanten 722,2 ± 0,5 0,05 ± 0 ,O:~ I
739,8 ± 0,4 0,14 ± 0,0:3 i
745,.1 ± 0,3 1,05 ± 0,10
756,4 ± 0,3 5,62 ± 0,19 756,7 5,8
779,6 ± 0,3 0,42 ± 0,01~
785,0 ± 0,4 0,08 ± 0,0:3
819,0 ± 0,6 0,02 ± O,Ot .
858,0 ± 0,5 0,13 ± 0,01~
902,6 ± 0,4 0,21 ± 0,0:5
910,1 ± 0,3 1,93 ± 0,06 910,0 1,6
936,7 ± 0,4 0,12 ± 0,01~
940,3 ± 0,4 0,20 ± 0,0:3
944,7 ± 0,3 1,34 ± 0,0~5
~
\.0
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Ml-Strahlung mit 1,4 % E2-Beimischung (25) zum Grundzustand.
Das analoge Niveau im Np-235 liegt bei 34,3 keV. Die Energie
von Rotationszuständen deformierter Kerne kann nach folgen-
der Gleichung berechnet werden:
K ~. 1/2 GI. 1
112Die Konstanten Eo und 23 können aus zwei bekannten Zuständen
ermittelt werden.
Für den 9/2+-Zustand dieser Rotationsbande errechnet sich
daraus mit Eo = = 42,9 keV und ~; = 4,9 keV eine Energie von
78,4 keV. Dieses Niveau wird von höheren Niveaus schwach popu-
liert, wie das Schema (Abb. 10)~ zeigt. Aus den Differenzen der
Linien ergibt sich eine Energie von 79,0 keV in guter Über-
einstimmung mit dem nach GI. 1 errechneten Wert. Direkte Über-
gänge von Plutonium durch Elektrqneneinfang sollten wegen der
großen Spindifferenz von kleiner Wahrscheinlichkeit sein. Es
wurde weder eine Linie von 79,0 keV noch eine Linie von ca.
44,7 keV - der weit wahrscheinlichere Übergang zum 7/2+-Zu-
stand - beobachtet. Der Grund ist in der relativ geringen In-
tensität, den großen Konversionsfaktoren und der hohen Unter=
grundstrahlung in diesem Energiebereich zu suchen. Selbst
wenn wider Erwarten bis zu zehn Prozent des Elektroneneinfangs
direkt zu diesem Niveau geführt hätten, wären die Linien unter
der Nachweisgrenze geblieben.
Um die Zahl der pro 100 Zerfälle durch Elektroneneinfang emittier-
ten Quanten einer bestimmten Linie zu ermitteln, ist es zunächst
erforderlich, aus der Intensität der K-Röntgenlinien auf die
Gesamtzahl der Zerfälle zu schließen. Dazu sollte das Verhält-
Schalen bekannt sein. Dip Formeln von Brysk und Rose (26) geben
dafür theoretische Werte.
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Mit dem Q-Wert des Elektroneneinfanges von 1130 keV (6) er-
gibt sich
EC(LI)/EC(K) = 0,21,
EC(M+N+ ••• )/EC(L) = 0,52,
EC(LI I }/EC(LI) = 0,14
und EC(LI~-) = 0
. ii'
Daraus folgt EC(L+M+N+ •.• )/EC(K) = 0,364
Das bedeutet, daß unter Berücksichtigung der Fluoreszenzaus-
beute nur bei 62 %der Zerfälle ein K-Röntgenquant entsteht.
Kombiniert man dieses Ergebnis mit dem theoretischen Konver-
sionskoeffizienten von 195 (6) und der in Tabelle 3 angegebenen
Intensität für die 34,3 keV~Linie, dann ergibt sich, daß 33 %
der Zerfälle durch Elektroneneinfang zu diesem Niveau führen.
Zusätzlich kommen noch etwa 0,25 %durch Übergänge von höheren
Niveaus dazu.
3.1.2 Das RTI = 5/2 -Band
In der Arbeit von Gorman und Asaro (6) über den a-Zerfall von
Am-239 wurden weitere Übergänge gefunden, die eine 5/2- [523J
Rotationsbande anregen. Die Niveaus der Rotationsbanden für
die Kerne Np-235, Np-237 und Np-239 sind in Abb. 11 gezeigt.
Der 5/2-Zustand dieser Rotationsbande liegt bei 49~3 keV.
Der Übergang von diesem Niveau zum Grundzustand ist vom E1-Typ
(6) und hat einen theoretischen Konversionskoeffizienten von 1.
In Analogie zum 34,3 keV-Niveau errechnet sich daraus eine
Populierung durch 3,4 %der Zerfälle durch Elektroneneinfang.
H5herenergetische Niveaus dieser Bande konnten nicht beobachtet
werden; sie sollten auch wegen der höheren Spindifferenz eine
wesentlich kleinere Häufigkeit haben.
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Abb. 11: Rotationsbanden 5/2=[523J der Kerne Np-235, Np-237
und Np-239; ----- Werte für Np-233 extrapoliert
3.1.3 Das K~ = 3/2 -Band
Analogiebetrachtungen der Kerne Np-237 und Np-239 lassen einen
1/2--[530J Zustand erwarten. Aus dem Nilssort-Diagramm (Abb. 12)
kann man auch einen 3/2=-[521J Zustand ableiten, den man bei-
spielsweise bei den benachbarten Kernen Am-239 und Arn-241
findet (27), und der beim Np-237 oberhalb der 1/2--[530J und
1/2+- [400J Zustände liegt (28).
Vom Niveau 779,6 keV führen zwei Gamma-übergänge zum Grundzu-
stand und zum 34,3 keV Niveau. Um eine Spinzuordnung zu diesem
Niveau treffen zu können, wird das Verhältnis der reduzierten
übergangswahrscheinlichkeiten aus den experimentellen Daten
mit dem theoretischen Wert verglichen.
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Abb. 12: Nilsson-Diagramm für ungerade Protonenzahlen (33)
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Allgemein gilt für die Gamma-übergangswahrscheinlichkeit
8~ (L+1) 1 ~E 2L+1
--":""'---::"'::""'-":2 fi (flc) B(L)
LI (2L+1)!! I GI. 2
T(T.) übergangswahrscheinlIchkeft .. in sec ... 1
'~I
L Multipolordnung des Übergangs
~E Energie der ausgesandten Strahlung
B(L) Reduzierte übergangswahrscheinlichkeit
c Geschwindigkeit des Lichtes
Nach einer Umformung von GI. 2 erhält man für den Vergleich
zweier Ubergangswahrscheinlichkeiten von einem Niveau i zu den
Niveaus fund f' uriter der Vora~ssetzung gleicher Multipol-
ordnung L:
B. T. ~E .1 2L+1
1- -+ f 1- -+ f ( 1- -+ f'
= )B. f' T. f' ~E. f1- -+ l. -+ l. -+
Gl. 3
Dieser Quotient läßt sich aus den experimentell,en Daten er-
mitteln. Für das Niveau 779,6 keV errechnet sich die relative
reduzierte Übergangswahrscheinlichkeit für einen angenommenen
E1-übergang mit der Multipolordnung L = 1 zu:
3
= 15,6 . (745,1)
37,9 779,6 = 0,36
Für die Multipolordnung L = 2 ergibt sich
B779, 6 =
B745,1
15.637:9 - 0,33
Die reduzierten übergangswahrscheinlichkeiten von einem Aus-
gangsniveau mit der K-Quantenzahl Ki und dem Snin I i zu einem
Niveau Kf I f bzw. Kr I f, verhalten sich nach der Theorie wie
die Quadrate der Vektoradditionskoeffizienten (GI. 4).
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B(L,Ii ~ I f)
B(L,Ii -r I f,)
<If L K.1
=
<If,L K.1
GI. 4
L
I.
1
If,I f , :
K.
1
Kf
Multipolordnung des Ubergangs
Spin des Ausgangniveaus
Spin der Endniveaus
K-Quantenzahl des Ausgangsniveaus
K-Quantenzahl des Endniveaus
Die Koeffizienten, auch Clebsch-Gordan-Koeffizienten genannt,
wurden einem Tabellenwerk entnommen (29). Die für Kf = 5/2
bei Np-235 in Frage kommenden Fälle sind in Tabelle 4 aufge-
führt. Um nun einen Hinweis~auf die Spinzuordnung zu erhalten,
muß man die oben aus den experimentellen Daten erhaltenen Wer-
te mit den entsprechenden Werten der Tabelle 4 vergleichen.
Dieser Vergleich zeigt, daß die Fälle K.=3/2, I.=5/2; K.=5/2,
111
1i=7/2 oder Ki=li2, I i=5i2 in Frage+kommen könnten. Da im
letzteren Fall der Übergang zum 9/2 -Zustand des ßrundzustands-
bandes (ca. 701 keV) mit der gleichen Intensität auftreten sollte
wie die 779,6 keV-Linie, kann dieser Fall ausgeschlossen wer-
den. Aus gleichen Gründen ist die Zuordnung zu einem Zustand
Ki =5/2, I i =7/2 nicht anzunehmen. Es handelt sich somit um einen
K=3/2, I=5/2-Zustand. Der K=3/2, I=3/2-Zustand dieser Rotations-
bande sollte ebenfalls häufig populiert werden, da das Pu-235
eine 5/2+-[633J Nilsson-Zuordnung des Grundzustandes hat (6).
Auf Grund der experimentell gefundenen Gammalinien und deren
1ntensitäten könnte dieses Niveau bei 756,4 keV liegen.
Es wurde mit Hilfe von Gi. 1 die Energie des 7/2--Zustandes
dieser Rotationsbande berechnet: Mit E = 739,0 keV und
2 0~J = 4,64 keV errechnet sich die Energie zu 812,1 keV. Dieser
Energie am nächsten kommt die experimentell nachgewiesene sehr
schwache Gammalinie von 819,0 keV. Die Abweichung von dem be-
rechneten Wert beträgt 0,9 %. Ein entsprechender Vergleich bei
anderen Kernen zeigte Abweichungen bis zu 1,2 %. Die Abweichungen
kommen durch Kopplungen mit anderen Rotationsbanden zustande (30).
Ein Niveau bei 819,0 keV wird weiterhin durch die experimentell
nachgewiesenen schwachen Linien bei 739,8 keV und 785,0 keV
bestätigt. Eine Uberprüfung der Zuordnung K=3/2, 1=7/2 zu diesem
Tabelle b: Clebsch-Gordan-Koeffizienten für Kf = 5/2
-
L K. I. I f Clebsch-Gordan- Quotient L K. I. I f Clebsch-Gordan- Quotient1 1 Koeffizient 1 1 Koeffizient
'1 3/2 5/2 5/2 0,286 o;1tO 2 1 rz 7/2 5/2 0,048 0,1677/2 0,714 7/2 0,286 0,63
11 9/2 0,455
'1 3/2 7/2 5/2 0,036 0,091~
7/2 0,381 0,653 2 3/2 3/2 5/2 0,429 0,759/2 0,583 7/2 0,571
i 5/2 5/2 5/2 0,714 2,50 2 3 /;~ 5/2 5/2 0,429 26,8
7/2 0,286 7/2 0,016 I ro0,03 Ci\
9/2 0,556
'1 5/2 7/2 5/2 0,214 0,54 2 3/;~ 7/2 5/2 0,179 0,597/2 0,397 1,02 7/2 0,305 40
9/2 0,389 9/2 0,008
:ll 7/2 7/2 5/2 0,750 3,38 2 5 / z 5/2 5/2 0,357 0,757/2 0,222 7,93 7/2 0,476 2,879/2 0,028 9/2 0,167
') 1/2 3/2 5/2 0,571 2 5/2 7/2 5/2 0,357c: 1,33 37,67/2 0,429 7/2 0, 009~5 0,03
11 9/2 0,3792 1/2 5/2 5/2 0,214 0,42
7/2 0,508 1,83 11 2
7 / ~~ 7/2 5/2 0,417 1,049/2 0,278 7/2 0,400 2,52
'--
9/2 0,159
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Niveau mit Hilfe der relativen reduzierten tibergangswahrschein-
lichkeiten ergibt keinen Widerspruch. Die entsprechenden Werte
sind in Tabelle 5 zusammengestellt.
Tabelle 5: Vergleich der theoretischen und berechneten Werte
derrel_ativen reduzierten übergangswahrscheinlich~
keiten für das Niveau 819,0 keV
theoretisch diese Arbeit
B819 , 0 0,094 0,14
B785 , 0
B 0,061 0,068819,0
B739 , 8
I I I
B785 , 0 I 0,653 I 0,49 IB739, 8 I I J!
3.1.4 Die Niveaus 936,7 keV und 944,7keV
Vom Niveau 936,7 keV gehen drei Linien 936,7, 902,6 und 858,0
keV zum Grundzustandsband über. Die relativen reduzierten
übergangswahrscheinlichkeiten ergeben sich zu:
B936 , 7
= 0,54 und B902 , 6 = 1,38 für L = 1
B902 , 6 B858 , O
B936 , 7
= 0,50 und B902 , 6 = 1,25 für L = 2BOA'") 6 BS58 , O;JVc.,
Damit kämen die Möglichkeiten K=5/2,I=7/2 oder K=1/2,I=5/2 in
P.ot-,....",.ht-
~""" v .... ~'"".L4V fit
Wenn es ein K=5/2,I=7/2-Zustand wäre, könnte es sich analog zum
Np-237 und Np-239 nur um einen ß-Vibrationszustand handeln, denn
das Nilsson-Diagramm zeigt, daß kein 5/2-Zustand mehr auftreten
kann. In diesem Fall sollte der K=5/2,I=5/2-Zustand mit etwa
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zweifacher Häufigkeit auftreten. Eine entsprechende Gammalinie
wurde aber nicht gefunden, was gegen die K=5/2,I=7/2-Zuordnung
spricht.
Denkbar wäre auch eine K=1/2,I=5/2-Zuordnung zu diesem Zustand.
Weitere Zustände dieser Rotationsbande sollten zwar vorhanden
sein, allerdings nur wenig populiert werden. Die beim Übergang
-_ .._--- - -_ .. _-_..__.. _-------- -_. - - -- -- -------------- -----_.. ------ -- -- --- --_..__._- --- -- - ----- -- --- - --_.. ---
zu niederenergetischeren Niveaus auftretenden Gammalinien würden
wegen ihrer geringen Intensität wahrscheinlich unterhalb der
Nachweisgrenze liegen.
Eine Spinzuordnung zu dem weiteren Niveau bei 9~4,7 keV ist mit
den bisher vorliegenden experimentellen Daten nicht möglich.
3.1.5 Die mittlere Anregungsenergie des Np-235 und
partielle Halbwertszeit für Elektroneneinfang von Pu-235
Die mittlere Anregungsenergie ergibt sich nach Keller (3) zu:
r p • . E.
... '1:' f_\~
=
j EJ J ,.. , 5..... ~A\t.J/ Lr .L •r Pj Ej
E. Energie eines Tochterniveaus j, zu dem ein E-übergang
J
führt.
P. Prozentuale Häufigkeit eines E-Ubergangs zum Niveau j.EJ
Damit errechnet sich <EA(E» = 19 keV. Von Keller wurde aus der
Systematik ein Wert von 320 keV (3) vorhergesagt.
Für die partielle Halbwertszeit des K=Einfangs t K gilt:
GI. 6
qK Neutrinoenergie beim K-Einfang
"
"_1.1~_4- 4=':~_ 'C', _1,~______ "; "...-Pn_,...
"'le: "'l-b'VC4-V l.Ul. L..LC;l\.""~-Ul1'C'1IC..L11J..0.115
BK Bindungsenerp.:ie der K-Elektronen
Cl 15,7 + 29 1-= für g-u-Kerne
C2 = 4,21 1 1,01 J
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Unter Berücksichtigung des Elektroneneinfangs der L-Schale gilt
nach Keller:
GI. 7
mit te;
qLI
partielle Halbwertszeit des Elektroneneinfangs
Neutrinoenergie beim LI Einfang
LLI L
b LII Z bhä . K t-r-- zw. -r.---: -a nglge onstan en
-'K ~LI
Mit der nach Gleichung 5 aus den experimentellen Daten berech-
neten mittleren Anregungsen~rgie von 19 keV ergibt sich
t K = 17,5 min und te; = 12,9 mine Der so berechnete Wert für
die Halbwertszeit ist um den Faktor zwei kleiner als der ex-
perimentell gefundene Wert von 25,6 mine Man kann daher annehmen,
I
daß der Elektroneneinfang dieses Isotops um den Faktor zwei
stärker gehemmt ist, als bei anderen g-u-Kernen.
3.2 Plutonium-233
Abb. 13 zeigt ein unmittelbar nach der chemischen Trennung mit
dem Ge-Li-Detektor aufgenommenes Gamma-Spektrum.
Die K-Röntgenlinien des gezeigten Spektrums sind wegen der An-
wesenheit der verschiedenen Isotope des Plutoniums und des
Neptuniums sehr komplex. Deshalb wurde die Halbwertszeit aus den
beiden intensivsten Gammalinien bei 235,4 keV und 534,8 keV
ermittelt. Fünf Versuche ergaben einen Mittelwert von 20,910,4 mine
Insgesamt wurden in den gemessenen Spektren 27 Linien ermittelt,
die dem Isotop Plutonium-233 zuzuordnen sind. In Tabelle 6
sind die Energien der Gammalinien und die relativen Intensitäten
der Linien aufgeführt, wobei die Intensität der stärksten
Linie bei 235,4 keV gleich 100 gesetzt wurde.
Auf der Grundlage der gefundenen y-Linien wurde versucht ein
Zerfallsschema aufzustellen. Dieses ist in Abb. 14 dargestellt.
Bis auf die Linien 150,4 keV, 688,1 keV und 1004,0 keV konnten
alle Linien in dieses Schema eingeordnet werden.
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Abb. 13: Gammaspektrum von Pu-233 unmittelbar nach der chemischen Trennung
(Pu~233 schwarz, Pu-235 gestreift, sonstige Linien~ Np-232, Np-233, Np-234 und Untergrund)
- 31 -
Tabelle 6: Gammaenergien und relative Intensitäten
(bezogen auf die Linie 235,4 keV) für Pu-233
Energie [keVJ relative Intensität
150,4 ± 0,3 15,2 ± 1,6
I 180 8 ± o,~ 12,0 ± 2,5-- ,-191,0 ± 0,3 13,0 ± 1,8
207,4 ± 0,3 23,8 ± 2,0
221,7 ± 0,4 11,8 ± 1,2
235,4 ± 0,3 100
247,4 ± 0,4 7,2 ± 1,9
457,4 ± 0,3 10,2 ± 2,1
473,2 ± 0,4 7,2 ± 1,5
'.
478,3 ± 0,3 13,8 ± 1,7
500,3 ± 0,3 38,6 ± 3,5
504,0 ± 0,3 20,7 ± 2,4
512,i.I ± 0,3 J 12 8 ± 2,8
I I
,
524,4 ± 0,3 13,0 ± 2,1
C"711 Q ± " "7 ""
'1 ± "7 t::JJ"',v v,J 7 V , c;. J,v
558,8 ± 0,3 26,9 ± 2,5
583,3 ± 0,4 8,6 ± 2,0
688,1 ± 0,3 33,3 ± 2,8
726,2 ± 0,4 9,0 ± 1,4
830,9 ± 0,3 11,1 ± 1,3
978,1 ± 0,3 13,4 ± 2,3
991,7 ± 0,3 23,0 ± 2,3
1000,5 ± 0,3 18,0 ± 3,8
1004,0 ± 0,3 31,0 ± 3,2
1012,3 ± 0,3 28,2 ± 2,8
1028,4 ± 0,5 6,6 ± 1,7
1035,4 ± 0~5 t:: 7 ± 1 t::.J, I "',.J
- 32 -
1,0628
1.0354
1.0123
0.9917
07702
0.7262
0.8309
0.5833
0.5588
0.5348
0.5124
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Abb. 14: Niveauschema des Np-233
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Wie auch beim Np-235, Np-237 und Np-239 sollte der Grundzustand
des Np-233 die Nilsson-Zuordnung 5/2+[642J haben.
Der 7/2+-Zustand dieser Rotationsbande liegt bei 34,4 keV, wie
das Schema zeigt.
Das 9/2+-Niveau wird bei ca. 80 keV erwartet, wie die Extra-
polation der analogen Niveaus der NachbarkerneinAbb.-15 zeigt.
Es kann aus gleichen Gründen wie bei Np-235 nicht direkt be-
obachtet werden. Im Gegensatz zum Np-235 kann keine Linie ge-
funden werden, die von höheren Niveaus ausgehend dieses Niveau
populiert.
Das 5/2--[523J Niveau, daß bei ca. 40 keV erwartet wird (vgl.
Abb. 11), konnte nicht beobachtet werden, da es wegen der ge-
ringeren Intensität des Pu-233 (vgl. 2.1) und der etwas höheren
Konversion unter der Nachweisgrenze liegen sollte.
Bei den höherenergetischen Niveaus wurde versucht, mit Hilfe
der relativen reduzierten übergangswahrscheinlichkeiten Aussagen
I
I
-lj
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J
~ 912+
----------------------
I
100~
~t
50
~------7/2+
______- ~ ~ =S12+ J
,1 ------..- 1
Np-233 Np-235 Np-237 Np-239
Abb. 15: Rotationsbanden 5/2+[642J
(extrapoliertes Niveau gestrichelt)
- 34 -
über die Spinzuordnung zu machen. In keinem der untersuchten
Fälle war jedoch eine zwingende Übereinstimmung vorhanden, so
daß eine eindeutige Zuordnung der Niveaus zu bestimmten
Nilsson-Quantenzahlen nicht möglich war.
~ .3. PIutonium... 234
Bei den Untersuchungen über den a-Zerfall des Plutoniums konnten
die Linien des Pu-234 bei 6,151 MeV und 6,202 MeV (31) ein-
deutig identifiziert werden, wie aus dem Teilspektrum (Abb.16)
zu ersehen ist.
Aus der Abnahme der Intensität dieser Linien wurde die Halb-
wertszeit berechnet. Ein Mittelwert aus drei Versuchen lieferte
eine Halbwertszeit von g,8 ~ o,i h. Die beim Zerfall durch
Elektroneneinfang entstehenden Röntgenlinien wurden ebenfalls
zur Analyse benutzt und bestätigen obige Halbwertszeit.
Gamma-Linien konnten nicht beobachtet werden. Aus dem Verhält-
nis der Röntgenlinien zur Nachweisgrenze für Gamma-Linien über
100 keV errechnet sich, daß eventuell vorhandene Linien eine
kleinere Häufigkeit haben sollten als 0,4 % der Zerfälle.
Für das Verhältnis Ela kann nur ein unterer Grenzwert angegeben
werden.Die beim Übergang vorn 2+·Niveau zum Grundzustand des
U-230 auftretende Gammalinie von ca. 50 keV hat einen theore-
tischen Konversionskoeffizienten von 250. Mit diesem Wert und
der Nachweisgrenze für diese nicht beobachtete Linie kann ab-
geleitet werden, daß das Verhältnis Ela > 1 sein sollte.
Ein anderer Weg der Abschätzung dieses Wertes (vgl. 3.4) fUhrt
zu Ela > 9. Nach den experimentellen Daten (31) ist dieser
Wert Ein = 15,7.
6.42 MeV Pa- 227
6.43 MeV
6,475 MeV Pa-227
- ~~ -
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3.4 Plutonium-232
Die Bildung des Pu-232 wurde durch die Glieder der a-Zerfalls-
reihe - Pu-232 ~ U-228 + Th-224 + Ra-220 + Rn-216 + Po-212 -
eindeutig nachgewiesen. Die erste Messung begann ca. 60 Minu-
ten nach dem Ende der Bestrahlung bzw. 20 Minuten nach der
letzten chemischen Trennung. Daher sind alle Folgeglieder im
Gleichgewicht mit Pu-232. Im Teilspektrum (Abb. 16) sind die
Linien des Pu-232 und des U-228 dieser Reihe zu erkennen.
Aus dem Intensitätsabfall der ungestörten Alphalinien der Fol-
geglieder wurde die Halbwertszeit berechnet. Ein Mittelwert
über mehrere Versuche lieferte für das Pu-232 eine Halbwerts-
zeit von 34,1 : 0,7 mine Zur Energieeichung wurden die gut be-
kannten a-Energien 6,151 MeV un~ 6,202 MeV des Pu-234 und die
Linie 6,684 MeV des U-228 (32) als interner Standard herange-
zogen. Daraus ergeben sich für die zwei Linien, die dem Pu-232
zugeordnet werden,die Energien von 6,600 ~ 0,005 MeV und
6,542 i 0,005 MeV.
Als Differenz dieser beiden Alphalinien ergibt sich für den
ersten angeregten Zustand des U-228 eine Energie von 58 keV.
Dies ist in guter Übereinstimmung mit dem aus der Systematik
in Abb. 17 erwarteten Trende
Bei den umliegenden Kernen führen etwa 67 % bis 76 % der
Alpha-ZerfAlle zum Grundzustand des Tochterkerns. Die weiteren
Zerfälle führen bis auf einen Anteil von weniger als 1 % zum
ersten angeregten Zustand. Dabei ist als Tendenz zu beobachten,
daß für Isotope die Übergänge zum Grundzustand mit sinkender
Neutronenzahl geringer werden (Abb. 18). Die bei dem Alpha-
Zerfall des Pu-232 beobachteten Intensitäten der Übergänge zum
Grundzustand des U-228 von 62 % und zum ersten angeregten Zu-
stand von ca. 38 % fügen sich gut in die beobachtete Systematik
ein.
Da das Neptunium aus Gründen der Zeitersparnis nicht chemisch
abgetrennt wurde, ist Np-231 mit seinen Folgeprodukten als
störendes Produkt in den Spektren zu finderi (vgl. Abb. 16).
Die a-Energie des Np-231 wurde neu bestimmt zu 6,258 : 0,005 MeV.
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Abb. 17: Energien des ersten angeregten Zustandes (I = 2+)
für Thorium, üran und Plutonium
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Abb. 18: Die Populierung des Grundzustandes von Uran durch
den Alphazerfall in Prozent
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In den Gammaspektrenwurden keine Liniengefurtderl, weLebe ei n-
deutig dem Pu-232 zuzuordnen sind. Auch der auf das Pu-232
entfallende Anteil der Intensität in den Röntgenlinien konnte
experimentell nicht direkt bestimmt werden, weil diese sehr
komplex sind und außerdem eine zweite ca. 35 min Komponente
- die Pu-233 Tochter Np-233 - enthalten. Ein Hinweis auf die
Häufigkeit des Elektroneneinfangs konnte aber durch den Nach-
weis des Anwachsens des Np-232 erhalten werden (Abb. 19).
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Abb. 19: Anwachsen der Np-232 Aktivität durch Nachbildung aus
Pu-232 (durchgezogene Linie - theoretisc~e Kurve)
Berücksichtigt man die daraus ermittelte Intensität für den
Elektroneneinfang des Pu-232, setzt diese in Beziehung zur
Nachweisgrenze für Gammalinien (mit Energien über 100 keV),'
so ergibt sich als obere Grenze für die mögliche Häufigkeit
von Gammalinien 5 % im Vergleich zum r-Zerfall.
Es wurde versucht, eine Abschätzung des Verhältnisses (la zu
machen. Dieses Verhältnis wurde nicht direkt gemessen. Da aber
die ausgewerte.ten Versuche untereinander bei gleicher Bestrah-
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lungsenergie sich in der Intensität der Isotope um weniger als
ein Faktor zwei unterscheiden, wurde eine Abschätzung durch
Vergleich verschiedener Versuche gemacht.
Für das Pu-234 führt diese Abschätzung zu der Aussage, daß
der a-Zerfall weniger als 10 % ausmacht bzw. E/a > 9. Dieser
Wert liefert in Bez~g auf den experimentell bekannten Wert
von Ein = 15,7 eine recht brauchbare Abschätzung. Für das
Pu-232 führt die gleiche Abschätzung zu der Annahme, daß der
a-Zerfall weniger als 20 %ausmacht b~w~ E/a > 4.
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